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論 文 内 容 要 旨  
第 1章 序論 
 SiC は、過酷な条件下で使用される高温材料及び構造材料として注目されるほか、耐熱コーティング、耐酸化耐食
コーティング、粒状核燃料へのコーティング、宇宙関連の超耐熱コーティング、エレクトロニクスの青色発光素子生産に
欠かせないコーティングとして広く応用されている。例えば、加工性にも優れる黒鉛材料は、高温において高い強度およ
び剛性を有する。しかし、黒鉛材料は、通常の雰囲気下で、400℃以上では酸化されるため、使用環境が非酸化雰
囲気に限られ、その応用も制限される。そこで、黒鉛材料に SiC 膜を被覆することによって耐酸化性の向上が期待され
る。さらに、炭素・黒鉛製品にはシリコン単結晶引き上げ用ヒーター・坩堝、液相エピタキシャル用ボートなどがあり、これ
らの黒鉛基材の表面に SiC コーティングを施すことにより、耐熱性、耐酸化性、耐エッチング性が向上され、アウトガスの
発生が抑えられる。これらの耐熱・耐酸化コーティングは通常、数百μm～数 mm 以上の膜厚が必要であるため、SiC
膜の高速合成が必要不可欠である。SiC 膜は主に化学気相析出（Chemical vapor deposition, CVD）法に
より合成されるが、HCl などの副産物による装置および基材の腐食、低い成膜速度、および高い成膜温度が問題とな
る。 
 本研究では工業製品への応用を目指し、まず、ホットウォール式化学気相析出法により、四塩化ケイ素原料を用い
て大面積 SiC 膜を高速成膜し、合成条件が生成相、微細組織、成膜速度などに与える影響を調べる。また、有機
金属化合物を用いたレーザーCVD は成膜速度が大きく向上されると報告されているが、ハライド原料を用いた報告例
はないため、四塩化ケイ素を用いてレーザーCVD 法により SiC 膜を高速成膜し、結晶相、微細構造、および成膜速
度に及ぼすレーザー出力などの成膜条件の影響について調べる。さらに、SiC エピタキシャル膜は半導体基板としての研
究は世界中で多くの研究者の関心を集めているため、本研究グループは大出力のレーザーを用いた CVD 法により、
SiC エピタキシャル膜の高速合成を行い、最適な SiC 膜の高速合成法の開発を目的とする。 
 
第 2章 予備考察 
 SiC の諸特性とこれまでの研究について予備考察を行い、ホットウォール CVD、レーザーCVD による SiC 膜及び SiC
エピタキシャル膜の高速合成方法について検討した。 
 
第 3章 ホットウォール式化学気相析出法による SiC膜の高速合成 
本章では SiCl4 および CH4 を原料とし、HWCVD 法によりグラファイト基板上に SiC 膜を高速作製した。 
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 Fig.1 成膜温度 Tdep に及ぼす微細組織の影響 
Ptot=4 kPa で、Rc/si＝0.71 
Fig.2  Rc/si に及ぼす微細組織の影響 
Rc/si =0.71～1.14 で、Tdep=1673 K 
Fig.3 本研究の CVD 法による SiC の成膜
速度と既往研究の比較図 
まず、成膜温度 Tdep 及び Ptot の影響を調べるため、Tdep = 1473 ～ 1823 K 、Ptot=1～40 kPa と変化させ
て成膜を行った。に Ptot=4 kPa で、Rc/si＝0.71 で合成したときの SiC 膜の表面 SEM 写真を Fig.1 に示す。Tdep
の上昇に伴い、粒径が大きく、緻密な膜が形成された。表面形状は粒状→ファセット状→屋根状に変化した。配向性
は Tdep の上昇につれ、配向性は SiC(111)→無配向→SiC(110)に変化した。Tdep 上昇に伴い、Rdep が増加した。
Rdep は Ptot＝4 kPa で最大 928 μm h
-1 であった。 
次に、成膜温度 Tdepと Rc/siの影響を調べるため、Tdep = 1473 ～ 1823 K 、Rc/si =0.71～1.14 と変化させ
て成膜を行った。Tdep<1773 K、 RC/Si の上昇により、無配→SiC(111)配向に変化した。Tdep>1773 K、
SiC(110)配向性を示した。Fig.2 に Rc/si =0.71～1.14 で、Tdep=1673 K で合成したときの SiC 膜の表面 SEM
写真を示す。RC/Si = 1.14～1.0、SiC(110)は屋根状の結晶で、 RC/Si=0.85、  ファセット状、RC/Si=0.71 で
はピラミッド状結晶構造に変化した。RC/Si 増加に従い、Rdep 増加した。Tdep ＝1773 K、RC/Si ＝1.14 で成膜速度
は最大 1736 μm h-1 であった。 RC/Si ＝0.71，Tdep ＝1823 K のとき、Rdep を増加した。 
最後に成膜温度TdepとC源の影響を調べるため、Tdep = 
1473 ～ 1823 K 、C 源(メタン CH4、LPG、プロパン
C3H8、アセチレン C2H2)と変化させて成膜を行った。Tdep の
上昇に伴い、SiC(111)配向→無配向→SiC(110)配向に
変化した。C2H2はほかの炭素源と比べ、(111)か(110)のい
ずれに配向した。表面微細組織は SiC(111)配向では平滑、
無配向ではコーン状、SiC(110)配向ではファセット状を示し
た。C2H2 では、ほかの炭素源より、小さい結晶粒子が生成さ
れた。各 C 源における Rdep は、C2H2 > C3H8 > LPG > 
CH4 の順になった。Tdep=1773 K では、成膜速度が最大
860 μm h-1 であった。 
高質 SiC(110)配向膜高速合成条件は、Tdep=1773K、
Ptot=4kPa、RC/Si=0.71 であり、成膜速度は 450 μm 
h-1 であった。3 インチの大面積 SiC ウエハー材が得られた。
Fig.3 に本研究の CVD 法による SiC の成膜速度と既往研
究の比較図を示す。成膜速度は、従来研究より高かった。 
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 ?????成膜速度に及ぼす ????と ????の影響
????? ????
?????? 成膜配向性????に及ぼす????と????の影
響 ??????????、????? ????
?????配向性に及ぼす ????と ????の影響?
?????＝?、?、??????、????? ?????
第４章? レーザー化学気相析出法による ???膜の高速合成?
? 本章ではレーザー??? 法により、????? 及び ??? を原料として
???膜を合成した。?
まず、成膜温度 ????と ?????の影響を調べるため、????????????
??、???????????～???? と変化させて成膜を行った。???? ?? ???
では ????????、? ???? ??? ??? では ????????に配向した。??????
???? のとき、? ????、? ????はそれぞれ ???? ?? ??? 及び ???? ???
??? で極大値を示した。?????増加に従い、?????＝????? では結晶
粒子が大きくなり、????＝?????? では疎な膜が成膜される傾向がみ
られた。成膜速度は ?????＝????のとき、???? ?? ??? では ????＝
?????μ??????、????＝?????? では最大 ????＝?????μ???
???
を得られた。?
次に成膜温度 ????及び ????の影響を調べるため、????????????
～? ???????、???? ?～?????? と変化させて成膜を行った。??????
に ????????? 法により計算した配向度を示す。?????増加に伴い、
????値が小さくなり、????値が大きくなった。? ????＝?????の条件で
は、????値が１を示した。????＝?????以下では?????配向、? ????
＝?? ??? では無配向、? ????＝?? ???以上では?????配向に変化
した。????? に配向に及ぼす ???? の影響の ??? 写真を示す。????
が配向性に大きな影響を及ぼした。高 ???? では ????????に、低
?????では ????????に配向した。?????の増加に伴い、結晶粒径が
増大し、?????＝?～?????? の条件では高配向性の ???膜が合成
できた。????? に ???? ?～??? ??? で、?????????～?????? で
合成した???膜の成膜速度をまとめて示す。????及び ????上昇によ
って、成膜速度????が増加した。本研究は????＝??????、???????
??????において、????が極大となり、? ?600 μm h
??成膜速度を
示した。?????????～??????、????? ???、???? ?～??????に
高配向性?????で大きな六角形結晶が得られた。高品質の工業
用の電熱材料として応用できる。?
最後、レーザー??? 設備に回転機構および平面移動機構を付け、それぞれφ???? 円柱、□????? の大型
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 Fig.9 SiC エピタキシャル膜に及ぼす各単結晶
Si(100)(110)(111)基板の影響 
サンプルの合成が可能になった。レーザーCVD 装置に回転機構および平面移動機構を増設し、φ50mm 円柱、
□80mm の大型サンプルを試作した。レーザーCVD による大型材作成及び接合にメドがついた。 
 
第5章 レーザー化学気相析出法によるSiCエピタキシャ
ル膜の高速合成 
 レーザーCVD 法を用いて、HMDS を原料として
Tdep=1330～1530 K、Ptot=400～800 Pa の条件で、
ピラミッド状及び板状の(111)配向 SiC 膜が得られた。配向
性に及ぼす Tdep と Ptot の影響をまとめて Fig.8 に示す。さら
に、PL=120 W、Ptot=200 Pa、Tdep=1330 K の条件で
は、SiC エピタキシャル膜の最大成膜速度 50 μm h-1 が得
られた。三種類 Si(100)(110)(111)単結晶基板において、
それぞれ SiC(100)(110)(111)エピタキシャル膜を合成で
きた。Fig.9 に合成した各種 SiC エピタキシャル膜の SEM 写
真を示す。 
 
第６章 総括 
本研究では、ホットウォール CVD およびレーザーCVD を
用いて SiCl4 およびハイドロカーボン（CH4、C3H8、LPG、
C2H2）原料によりグラファイト基板上に多結晶 SiC 膜、レ
ーザーCVD を用いてヘキサメチルジシラン（HMDS）原料により Si(100)、(110)、(111)単結晶基板上、それぞれ
SiC(100)、(110)、(111)エピタキシャル膜を高速合成した。 
１、塩化物ホットウォール CVD 法の場合、Tdep = 1473 ～ 1823 K 、Ptot=1～40 kPa、Rc/si =0.71～
1.14 の条件下で成膜を行った。微細組織は、Tdep および RC/Si の上昇に伴い、粒径が大きく、表面形状が粒状→フ
ァセット状→屋根状に変化した。配向性は Tdep の上昇につれて SiC(111)→無配向→SiC(110)に変化した。成膜
速度は、Tdep および RC/Si 上昇につれて増加し、Tdep ＝1773 K、Ptot=40 kPa、RC/Si ＝1.14 で成膜速度が最
大 1736 μm h-1 であった。また、C 源を CH4、LPG、C3H8 および C2H2 と変化した場合、C2H2 はほかの炭素源と比
べ、より小さい結晶粒子が生成され、(111)か(110)のいずれに配向し、成膜速度が大きかった。更に、
Tdep=1773K、Ptot=4kPa、RC/Si=0.71 の条件下で 3 インチの大面積 SiC ウエハー材を作製した。 
２、塩化物レーザーCVD 法の場合、Tdep = 1473 ～ 1673 K 、Ptot=2～40 kPa 、Rc/si =0.25～1.00 の
条件下で成膜を行った。微細組織は Tdepおよび Ptot増加に伴い、結晶粒径が増大した。配向性は Ptot＝4 kPa 以
下では(110)配向、 Ptot＝5 kPa では無配向、 Ptot＝6 kPa 以上では(111)配向に変化した。6～10 kPa の条
件では大きな六角形結晶が得られ、高配向性の SiC 膜が合成できた。さらに、レーザーCVD 設備に回転機構および
平面移動機構を付け、φ50mm 円柱、□80mm の大型サンプルを試作した。 
３、レーザーCVD 法による SiC エピタキシャル膜合成の場合、HMDS を原料として Tdep=1330～1530 K、
Ptot=400～800 Pa の条件で、ピラミッド状及び板状の(111)配向 SiC 膜が得られた。さらに、PL=120 W、
Ptot=200 Pa、Tdep=1330 K の条件では、SiC エピタキシャル膜の最大成膜速度 50 μm h
-1 が得られた。三種類
Si(100)(110)(111)単結晶基板において、それぞれ SiC(100)(110)(111)エピタキシャル膜を合成できた。 
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